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(57) Abstract: The invention relates to a 
method for purifying and cooling a dialkyl 
ester (A) of a gas stream containing 
aromatic dicarboxylic acids. The invention 
is characterized in that, in a first stage, 
the gas stream is treated with an aliphatic 
dihydroxy compound (B) at a temperature 
lower than or equal to the melting point 
of the dialkyl ester (A) and, in at least 
a second stage, the gas stream is treated 
with an aliphatic dihydroxy compound (B) 
above the melting point of the dihydroxy 
compound (B). 

(57) Zusammenfassung: Verfahren 
zur Reinigung und Kuhlung eines 
Dialkylesters (A) einer aromatischen 
Di-carbonsaure enthaltenden Gasstromes, 
dadurch gekennzeichnet, dass man in 
einer 1. Stufe den Gasstrom mit einer 
aliphatischen Dihydroxyverbindung 
(B) bei einer Temperatur kleiner/gleich 
des Schmelzpunktes des Dialkylesters 

(A) behandelt und in mindestens 
einer 2. Stufe den Gasstrom mit einer 
aliphatischen Dihydroxyverbindung 

(B) oberhalb des Schmelzpunktes der 
Dihydroxyverbindung (B) behandelt. 
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KQhlung und Reinigung von GasstrOmen 
Beschreibung 

5 Die Erfindung betriffl ein verbessertes Verfahren zur Reinigung und KQhlung eines 
Dialkylesters A) einer aromatischen Carbonsaure enthaltenden Gasstromes. 

Aromatische Diatkylester sind technisch bedeutende Ausgangsstoffe, beispielsweise 
zur Herstellung von Polyestern jeglicher Art. 

10 

Insbesondere Dimethylterephthalat (DMT) ist ein wichtiges Zwischenprodukt zur Her- 
stellung verschiedener, technisch bedeutsamer Polyester wie z.B. Polyethylente- 
rephthalat (PET) und Polybutylenterephthalat (PBT). DMT wird hierzu in geschmol- 
zener Form mit den entsprechenden Alkoholen Ethylenglykol und 1 ,4-Butandioi kataly- 
1 5 tisch umgesetzt und die so gewonnenen monomeren Zwischenstufen anschlie&end 
durch Polykondensation in die Polyester QberfQhrt (Ullmann's Encyclopedia of Industri- 
al Chemistry, 6 th edition, 2000 Electronic Release, Wiley-VCH, Weinheim 2000). 

Diese Dialkylester hydrolysieren bei Wasserkontakt sehr schnell, es bildet sich 
20 (Gleichgewichtsreaktion) die entsprechende Saure, die die Produktqualitat des Poly- 
esters negativ beeinflusst. Die Lagerung von DMT erfolgt in der Regel in geschmol- 
zener Form bei Temperaturen von 165°C - 170°C in inerter Atmosphere (Stickstoff), 
damit eine Oxidation Oder Hydrolyse des DMT verhindert wird und die Dosierung bei 
der Umesterung erleichtert wird. Aus der Tanklagerung werden bei kontinuierlicher 
25 Stickstoffnachspeisung somit DMT-beladene, heifie GasstrSme freigesetzt. 

Diese GasstrSme entstehen im weiteren Polykondensationsprozess auch als Abgas- 
strome aus den Polykondensationsreaktoren und Veresterungsstufen sowie Vorkon- 
densationsstufen. 

30 

DMT neigt bei der AbkOhlung zur Desublimation aus der Gasphase. Dieses kann zur 
Bildung von festen DMT-Partikeln fOhren, die die Reinigung und KQhlung DMT-be- 
ladener Gasstrome erheblich erschweren. Werden die festen DMT-Partikel nicht abge- 
schieden, kdnnen die zul^ssigen Emissionsgrenzwerte bezOglich DMT Qberschritten 
35 werden. 

Aus der Literatur sind verschiedene Verfahren bekannt, die die Abscheidung von DMT 
aus Gasstromen durch Kontakt mit einer FIQssigkeit beschreiben. 

40 In DD-A 160829 wird die Gaswasche von DMT-haltigen GasstrOmen aus einem PBT- 
Reaktor mit 1 ,4-Butandiol beschrieben. DMT wird hier durch das leichtsiedende Reak- 
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tionsnebenprodukt Methanol ausgestrippt, das destillativ abgetrennt wird. In einer 
Absorptionskolonne wird DMT durch 1 ,4-ButandioI als Schleppmittel mit einer 
Zulauftemperatur von 100 - 150°C vom Methanol-Tragergasstrom abgetrennt und in 
die Reaktionszone zurQckgefOhrt. Eine gleichzeitige GaskQhlung wird riicht 

5 beschrieben. " 

Die Entfernung von DMT-Dampfen und DMT-Partikel aus einer Tanklagerung von 
geschmolzenem DMT mit Hitfe von Wasser in einer Gleichstromapparatur wird in 
US 5749944 beschrieben. In einem einbautenlosen Apparat wird DMT durch VerdQ- 
sung von Wasser mit 10 - 32°C abgeschieden sowie der TrSgergasstrom gleichzeitig 
1 0 abgekuhit. Als vorteilhaft wird hierbei der Verzicht auf niedrigsiedende organische 
L6sungsmittel (z.B. Methanol) beschrieben, so dass Ober den Reingasstrom keine 
zusStzlichen Emissionen des Waschmittels auftreten. Nachteilig erweist sich, das 
durch die starke Abkuhlung am Apparateausgang ein nebelndes Gas-FIQssig-Gemisch 
mit festen DMT-Partikeln austritt, das eine weitere Trenneinheit zur Abscheidung der 
1 5 DMT-Partikel erforderlich macht. Durch den Kontakt mit Wasser besteht keine RQck- 
fuhrmoglichkeit von DMT in den Syntheseprozess. Der Abwasserstrom muss der Ent- 
sorgung zugefGhrt werden. Zudem ist eine besondere Schutzeinrichtung erforderlich, 
die eine RQckstrtimung des Wassers Qber die Rohgasleitung in die DMT-Lagerung 
verhindert. 
20 

In DD-A 145540 wird die Abscheidung und ROckgewinnung von DMT bei der PET- 
Herstellung in einem mit Glykolverschluss versehenen DMT-Sublimatabscheider bean- 
sprucht. Die DMT beladenen Gasstrome entstammen dem Zwischenlagern bzw. Auf- 
schmelzen von DMT. Im Sublimatabscheider wird in der mittleren von 3 Kammern das 
25 DMT-haltige Gas mit Frischglykol mit einer Temperatur von 70 - 1 20°C im Gleichstrom 
gefuhrt und durch Oberdruck mit Inertgas Qber einen Glykolverschluss (20 - 160°C) 
hieraus in eine Austrittskammer des Gases gedrilckt. Das im Glykol geloste DMT kann 
somit in die PET-Synthese zurQckgefOhrt werden. Eine zusatzliche GaskQhlung wird in 
diesem Verfahren nicht erwahnt 

30 

Nachteilig erweist sich der Mitrift von DMT-Glykol Losungen, die meist einen nachge- 
schalteten Abscheidebehalter erfordem. 

r 

Die Wasche von DMT beladenen Gasstromen aus der DMT-Synthese in einem Ge- 
35 genstromapparat mit Methanol wird in CS 134835 beschrieben. Das DMT kann nach 
einer Fest-FIQssig-Trennung in den Prozess zurQckgefOhrt werden. Durch die Leicht- 
flQchtigkeit des Methanols ist ein zweiter Trennapparat notwendig, in dem durch eine 
Gaswasche mit Wasser das Methanol aus dem Reingasstrom abgetrennt wird. Die 
vorliegenden Temperaturen werden nicht naher beschrieben. Eine DMT-WSsche mit 
40 Methanol wird ebenfalls in der EP-A 0741 1 24 beansprucht. 
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Zur RQckgewinnung des DMT aus GasstrSmen k6nnen zudem Xylol (DE-A 2105017) 
sowie flQssiges DMT (US 3227743) eingesetzt werden. 

5 Ein Verfahren zur gleichzeitigen Reinigung und AbkOhlung von Gasstromen aus der 
PET-Synthese in einer zweistufigen Gegenstromwasche mit Ethylenglykol wird in 
US 6312503 beschrieben. Der heilie Gasstrom (175°C) aus einem Polymerisationsre- 
aktor zur PET-Herstellung enthait nicht nSher spezifizierte Nebenprodukte sowie nicht 
umgesetzte Edukte, insbesondere Ethylenglykol, Acetaldehyd und Wasser. 

10 

Es wird dazu eine zweistufige Wasche beansprucht, bei der im unteren Apparateab- 
schnitt das Gas mit AbkOhlraten kleiner S.^C/ft 2 (bezogen auf die Oberflache der 
Einbauten) durch den direkten Kontakt mit einer Flussigkeit abgekOhlt wird. Mit der 
gleichen FIQssigkeit werden im oberen Apparateabschnitt dagegen bei geringeren 
15 Temperaturen die Fremdstoffe aus dem Inertgasstrom ausgewaschen. 

Nachteilig an diesem Verfahren ist, dass nur eine Kuhlung des Gasstromes erfolgt und 
im Apparat eine Nebelbildung auftritt wegen der sehr hohen Abkuhlrate und da das 

untere Segment zum Quenchen (= AbkOhlen) eingesetzt wird. 

20 

In DE-A 103 164 66.9 wird eine zweistufige Fahrweise vorgeschlagen, bei der die 1. 
Stufe oberhalb des Schmeizpunktes des Dialkylesters ausgefQhrt wird. 

• 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es daher, ein verbessertes Verfahren zur 
25 KOhlung und Reinigung von eines Dialkylesters A) einer aromatischen DicarbonsSure 
enthaltenden Gasstromes zur VerfOgung zu stellen, welches dadurch gekennzeichnet 
ist, dass man in einer 1. Stufe den Gasstrom mit einer aliphatischen Dihydroxyverbin- 
dung B) bei einer Temperatur kleiner/gleich des Schmeizpunktes des Dialkylesters A) 
behandelt und in mindestens einer 2. Stufe den Gasstrom mit einer aliphatischen 
30 Dihydroxyverbindung B) oberhalb des Schmeizpunktes der Dihydroxyverbindung B) 
behandelt. 

Bevorzugte AusfQhrungsformen sind den UnteransprOchen zu entnehmen. 

35 Qberraschenderweise fOhrt die erfindungsgemafle Verfahrensweise 

okologisch und bezOglich Investitionskosten zu einer besseren Biianz. 
Weiterhin wird 

40 - der Verlust der aromatischen Dialkylester minimiert, 
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der Energiebedarf fQr die untere Waschstufe minimiert und gleichzeitig der 
Waschmittelaustrag Qber die Gasphase von der unteren in die obere Waschstufe 
reduziert. 

5 

der Gasstrom moglichst effizient gereinigt (Gehalt an Ester so gering wie m5g- 
lich), 

der Ausgangsstoff Ester wieder in die Synthese zurQckgefQhrt, d.h. die Raum- 

1 0 Zeit-Ausbeute ist erhoht, 

♦ 

die Desublimation in der Vorrichtung wird verhindert und der TrSgergasstrom 
gleichzeitig ohne Nebelbildung abgekOhlt, 

15 - ■ die Diole weisen zudem eine hohe L6slichkeit fQr die Ester auf , so dass kein 
Feststoffausfall eintritt und ein Kreislaufbetrieb des L6sungsmittels ermoglicht 
wird. 

Unter den Dialkylestem A) werden solche Verbindungen verstanden, welche aus einer 
20 aromatischen Dicarbonsaure mit aliphatischen Esterresten aufgebaut sind. 

Als bevorzugte Dicarbonsauren sind 2,6-Naphthalindicarbonsaure, Terephthalsaure 
und Isophthalsaure Oder deren Mischungen zu nennen. Bis zu 30 mol-%, vorzugsweise 
nicht mehr als 10 mol-% der aromatischen Dicarbonsauren kSnnen durch aliphatische 
25 oder cycloaliphatische Dicarbonsauren wie Adipinsaure, Azelainsaure, Sebacinsaure, 
Dodecandtsauren und Cyclohexandicarbonsauren ersetzt werden. 

Bevorzugt werden Mischungen aus 5 bis 1 00 mol-% Isophthalsaure und 0 bis 
95 mol-% Terephthalsaure, insbesondere Mischungen von etwa 80 % Terephthalsaure 
30 mit 20 % isophthalsaure bis etwa aquivalente Mischungen dieser beiden Sauren 
verwendet. 

Als ganz besonders bevorzugte Dicarbonsaure sei Terephthalsaure genannt. 

35 Bevorzugte Alkylreste weisen 1 bis 4 C-Atome, insbesondere 1 bis 2 C-Atome auf. 
Bevorzugte Dialkyiester sind solche, die sich von 2,6-Naphthalindicarbonsaure, 
Terephthalsaure und Isophthalsaure oder deren Mischungen ableiten, wobei die Di- 
methylester bevorzugt sind. 

40 Insbesondere bevorzugt ist Dimethylterephthalat (DMT). 
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Als aliphatische Dihydroxyverbindung B) setzt man vorzugsweise Diole mit 2 bis 6 
Kohlenstoffatomen ein, insbesondere 1,2-Ethandiol, 1 ,3-Propandiol, 1 ,2-Butandiol, 
1,6-Hexandiol, 1 ,4-Hexandiol, 1,4-Butandiol, 1 ,4-Cyclohexandiol, 1 ,4-Cyclohexandime- 
5 thyiano! und Neopentylglykol Oder deren Mischungen, wobei 1 ,4-Butandiol besonders 
bevorzugt ist. 

Nachstehend sei das erfindungsgemSde Verfahren am Beispiel der Reinigung und 
KQhlung eines DMT-haltigen Gasstromes erISutert Es sei jedoch betont, dass es fQr 
10 die Reinigung und KQhlung von GasstrSmen verwendet werden kann, welche andere 
Dialkylester von aromatischen Dicarbonsauren enthalten. 

Bei der Tanklagerung wird DMT im allgemeinen in geschmolzenen Zustand bei Tem- 
peraturen von 140 bis 286°C f vorzugsweise 165 bis 170°C gehalten und mit trockenem 
15 Gasstrom, vorzugsweise Inertgasstrom, insbesondere Stickstoffstrom Qberlagert. 

Dureh vorzugsweise kontinuierliche VerdrSngung des Inertgasstromes (wegen Tankbe- 
fQllung) entsteht ein DMT-beladener Gasstrom. Ein solcher Gasstrom entsteht auch als 
sog. Abgasstrom nach der Vor- bzw. Nachkondensation der Polyester, welcher in 
20 entsprechenderweise nach dem erfindungsgemaften Verfahren gereinigt und gekOhjt 
werden kann. • 

Hierzu wird der DMT-haltige Gasstrom in einer 1 . Stufe mit den vorstehenden Di- 
hydroxyverbindungen B) bei Temperaturen kleiner/gleich des Schmelzpunktes des 
25 Dialkylesters A) behandelt. 

Fur DMT betrSgt der Schmelzpunkt 140°C. die Temperaturen des Gasstromes betra- 
gen in der Regel von 140 bis 286°C ( vorzugsweise von 150 bis 170°C. 

30 Als Vorrichtungen sind allgemein solche geeignet, welche sowohl im Gleichstrom als 
auch im Gegenstrom den Gasstrom in Kontakt bringen konnen. Das sind insbesondere 
Rieselfilmapparate, FQllkorper, Packungskolonnen, Apparate mit disperser flQssiger 
und kontinuierlicher Gasphase/SprQhapparate, Apparate mit Gas und kontinuierlicher 
FlOssigphase wie Blasensaulen oder Bodenkoionnen. 

35 . 

Zur Vergrofierung der Kontaktflache zwischen den Phasen ist der entsprechende 
Apparat mit Einbauten wie B&den, FQIIkdrper, strukturierten Packungen sowie andere, 
dem Stand der Technik entsprechenden trennwirksamen Kolonneneinbauten ausges- 
tattet. Der Apparat kann auch einbautenlos mit einer VerdQsung der FIQssigkeit ausge- 
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fQhrt werden. Die Komponente B) wird Qber herkSmmliche Verteileinrichtungen oder 
DQsen in den Gasstrom eingebracht. 

Der Gas-Volumenstrom bei der Tanklagerung betragt Gblicherweise von 5 bis 75 m 3 /h, 
5 vorzugsweise von 25 bis 50 m 3 /h. 

Der Anteil des DMT im Gasstrom ist durch den jeweiligen SSttigungsdampfdruck im 
entsprechenden Inertgasstrom begrenzt. Dieser betragt in N 2 maximal 23 Gew.-%, die 
Reinigung ist effektiv maglich bis zu einer Konzentration von 0,0001 Gew.-ppm DMT 
10 im Nz-Strom. Oblicherweise betragt die Konzentration des DMT von 0,001 bis 
16 Gew.-ppm, im N 2 -Strom. 



Bezogen auf den oben genannten temperaturabhangigen Sattigungsdampfdruck im 
entsprechenden Inertgasstrom z.B. N 2 von 23 Gew.-%, ist es vorteilhaft, das erfin- 
15 dungsgema&e Verfahren bei einem Sattigungsgrad [%] des Gasstromes von klei- 
ner/gleich 50 %, vorzugsweise kleiner/gleich 40 % durchzufOhren. 

Der Sattigungsgrad des Gasstromes ist ein Mali fQr die Konzentration des DMT's in 
der Gasphase und ist definiert durch 

20 , 

Sattigungsgrad [%] = - . ^I^Tn^ ' 10 ° % 
o o o* Sattigungsdampfdruck DMT 

^ MaR fQr Konzentration DMT in der Gasphase 

(siehe Baehr, H.D., w Thermodynamik", 8. Auflage, Berlin u.a., Springer 1992; S. 212 ff). 

Komponente B) wird gemali des erfindungsgemalien Verfahrens gleichzeitig oder 
anschlieRend z.B. Qber Verteilungsvorrichtungen z.B. DQsen oder bei Gegenstrom- 
fahrweise vorzugsweise am Ende der 1 . Stufe zugegeben. 

30 Die Temperatur in der 1 . Stufe der Komponente B) wird durch den Schmelzpunkt der 
Komponente A) nach unten begrenzt. FQr eine Fahrweise mit DMT als Ester betragt 
dieser kleiner/gleich 140°C, vorzugsweise 140-50°C, und insbesondere 136-60°C, 
sowie ganz besonders bevorzugt 124-1 10°C. 

35 Der obere Wert der Temperatur wird durch den Siedepunkt des jeweils eingesetzten 
Diols begrenzt. FQr 1 ,4-Butandiol liegt die Temperatur der Reinigungsstufe vorzugs- 
weise unterhalb 237°C, bevorzugt unterhalb 227°C. FQr den Fall, dass Ethylenglykol 
als Waschmittel eingesetzt wird, betragt die Temperatur unterhalb 198°C, vorzugs- 
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weise 190°C f bei Propandiol sind Temperaturen von unterhalb 213°C, vorzugsweise 
200°C empfehlenswert. 

Zur VerfahrensausfGhrung konnen sowohl z.B. reines 1 ,4-Butandiol als auch mit DMT 
5 beladenes 1 ,4-Butandiol elngesetzt werden. Das 1 ,4-Butandiol kann sowohl im ein- 
fachen Durchgang sowie in Kreislaufbetrieb mit Rezirkulation mit dem Gas in Kontakt 
gebracht werden. Gas- und FIQssigphase konnen an jeder, dem oben beschriebenen 
Prinzip entsprechende Stelle im Apparat aufgegeben werden. Das Verfahrensprinzip 
kann gleichzeitig auf eine 3- und mehrstufige Betriebsweise ausgedehnt werden. 

10 

Der Druck in der 1. Stufe betrSgt in der Regel von 1013 mbar (Umgebungsdruck, 
Normaldruck) bis 1 1 13 mbar, vorzugsweise von 1013 bis 1083 mbar (for die Tank- 
lagerung). 

15 In der 1 . Stufe wird erfindungsgemalJ durch die Behandlung DMT aus der Gasphase in 
das flQssige Waschmittel (Dihydroxyverbindung) Oberfuhrt. 

Bei Austritt aus der 1. Stufe enthSIt der Gasstrom 0,01 bis 1000 Gew.-ppm DMT, vor- 
zugsweise von 1 bis 50 Gew.-ppm DMT. 

20 

Der FIQssigkeitsstrom der Dihydroxyverbindung B) enthSIt bei Austritt aus der 1. Stufe 
0,01 Gew.-ppm bis 59 Gew.-%, vorzugsweise von 0,1 Gew.-ppm bis 10 Gew.-% DMT. 

Beim erfindungsgemalJen Verfahren wird in einer 2. Stufe der Gasstrom mit einer 
25 aliphatischen Dihydroxyverbindung B) gekOhlt, wobei es wesentlich ist, dass in dieser 
Stufe oberhalb des Schmelzpunktes der Komponente B) gearbeitet wird. Die Tempera- 
tur betrSgt entsprechend fQr 1 ,4-Butandiol grSBer 19°C, vorzugsweise von 20 bis 80°C 
und insbesondere von 50 bis 70°C, bei Ethylenglykol und Propandiol betragen die 
Schmelzpunkte -10°C bzw. -32°C, so dass eine Arbeitsweise bei den o.g. Tempera- 
30 turbereichen ebenso empfohlen wird. 

Die hierfQr geeigneten Vorrichtungen bzw. deren Einbauten entsprechen den AusfQh- 
rungen bei Stufe 1. 

35 Dies gilt auch fur den Druck. 

Die Temperaturparameter des erfindungsgemSIien Verfahrens sind so gestaltet, dass 
der tatsachliche DMT-Partialdruck (Gehalt in der Gasphase) den Partialdruck der be- 
ginnenden Desublimation nicht Oberschreitet. 
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Bei Austritt aus der zweiten Zone (welche auch in mehrere Zonen aufteilbar sein kann) 
weist der Gasstrom einen DMT-Gehalt von 0,001 bis 16 Gew.-ppm, vorzugsweise von 
0,01 bis 1 Gew.-ppm auf. 

* 

5 Im folgenden sei eine besonders bevorzugte Ausfuhrungsform (s. Abbildung) des 
erfindungsgemafcen Verfahrens naher erlSutert: 

In einem Tanklager (1) wird DMT in geschmolzenem Zustand gehaiten und zur Ver- 
meidung von Oxidation und Wasserkontakt mit trocknem Inertgas (2) (z.B. Stickstoff) 

10 Oberlagert. Durch kontinuierliche Verdrangung des Inertgases (z.B. bel TankbefOllung) 
wird ein DMT-beladener Gasstrom (3) Ober eine beheizte Gasleitung sowie einen 
behelzten Gaseinlass (4) auf eine Absorptionskolonne (5) gegeben. Im unteren Kolon- 
nenabschnitt (6) der mit trennwirksamen Einbauten gefQIlt ist, wird dem Gasstrom Ober 
eine Verteileinrichtung (7) flOssiges 1 ,4-Butandiol mit einer Temperatur von 

15 50°C < T < 139°C Qe nach Sattigungsgrad) entgegengeftlhrt. Hlerdurch wird DMT aus 
der Gasphase in das flQssige Waschmittel QberfQhrL Der FIQssigkeitsstrom (8) wird 
Ober einen Warmetauscher (9) auf die Zulauftemperatur vorgeheizt. Der Strom kann 
sowohl dem Sumpfaustrag der Kolonne (1 0) als Teilstrom (11) unter Zumischung von 
reinem 1 ,4-Butandiol (12) entnommen werden Oder als reines 1 ,4-ButandioI (12) zuge- 

20 fOhrtwerden. 

Der an DMT abgereicherte Gasstrom wird einem zweiten Kolonnenabschnitt (13) zuge- 
fQhrt, der mit trennwirksamen Einbauten gefQIlt ist, und dort durch direkten Kontakt mit 
einem zweiten Waschmittelstrom (14) bei einer Temperatur von 20°C < T < 140°C 
25 abgekOhlt wird. Der Waschmittelstrom wird Ober eine Verteileinrichtung (1 5) in die 
Kolonne gegeben und Ober einen Warmetauscher (16) temperiert Als Waschmit- 
telstrom kann reines 1 ,4-Butandiol (12) sowie ein ROckfuhrstrom (17) aus dem Sumpf- 
austrag (10) der Absorptionskolonne verwendet werden. Der gereinigte Tragergas- 
strom (1 8) veriasst den Apparat Ober Kopf . 

30 

Durch die oben beschriebene ProzessfOhrung wird die Desublimation von DMT im 
Apparat verhindert und der Gasstrom gleichzeitig ohne Nebelbildung abgekOhlt. Ein 
feststofffreier Gasstrom wird abgegeben. Bei einer AusfQhrung in zwei getrennten 
Apparaten, ermOglicht die appartive Integration von DMT-Abtrennung und GaskOhlung 
35 in einer Absorptionskolonne gOnstigere Betriebs- und Investitionskosten. 

Durch die Gaswasche mit 1 ,4-Butandiol wird der Wertstoff DMT in einem prozesseige- 
nen L6sungsmittel in das PBT-Verfahren zurOckgefOhrt und die Gesamtausbeute 
bezogen auf DMT verbessert Die RuckfQhrung des DMT kann ohne zusatzliche Aufar- 
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beitungsschritte direkt in den Veresterungsreaktor erfolgen, in dem DMT mit 1 ,4- 
Butandiol katalytisch verestert wird. 

Im Vergleich zu den bereits bekannten Absorptionsverfahren mit niedrigsiedenden 
5 L6sungsmitteln (z.B. Methanol), wird durch die zweistufige Gaswasche mit hochsie- 
dendem 1,4-Butandiol der L5sungsmittelverlust Qber den Gasaustrag des Waschers 
reduziert. 1,4-Butandiol weist zudem eine hohe Loslichkeit fQr DMT auf, so dass aus 
der FIQssigphase kein Feststoffausfall auftritt. Ein Kreislaufbetrieb des Losungsmittels 
ist daher mdglich. Die Raum-Zeit-Ausbeute ist daher beim anschlieSenden Poiykon- 
1 0 densationsverfahren zur Hersteilung von Polyestern, insbesondere Polybutylente- 
rephthaiat (PBT), PET Oder PTT signifikant erhbht. 

Beispiel 

15 DMT wird in einem Tanklager bei einer Temperatur von 170°C gelagert. Die Gasatmo- 
sphare enthalt 4,8 Gew.-% DMT und 95,2 Gew.-% Stickstoff. Bei der Tankentleerung 
wird typischerweise ein Gasstrom von 41 kg/h abgegeben. Der Gasstrom wird auf 
einem zweistufigen Wascher mit einem Durchmesser von^OO mm gegeben und dort 
im unteren Apparateabschnitt mit 370 kg/h reinem 1,4-Butandiol mit einer Temperatur 

20 von 124 °C im Gegenstrom Qber trennwirksame Einbauten gewaschen. Im oberen 
Apparateabschnitt wird das Gas durch die GegenstromfQhrung mit 125 kg/h reinem 
1,4-Buttandiol, das eine Zulauftemperatur von 60 °C besitzt, Ober trennwirksame 
Einbauten abgekOhit Der auf 60,15 °C abgekuhlte Reingasstrom wird mit einem 
Gehalt von kleiner 0,1 Gew.-% Butandiol und klelner 0,2 Gew.-ppm DMT abgegeben. 

25 DMT-Bilanz: 99,98 % DMT-ROckgewinnung. 

Im dargesteliten Anwendungsbeispiel haben Gas- und FIQssigkeit beim Obergang vom 
unteren (heifies BD als Waschmittel) in den oberen Apparateabschnitt (kaltes BD) 
folgende Zusammensetzungen: 

30 



Phase 


Wert 




DMT 


24 Gew.-ppm 


Gas 


1,4-BD 


2,2 Gew.-% 




N2 


97,8 Gew.-% 




DMT 


2,2 Gew.-ppm 


FIQssigkeit 


1,4-BD 


99,99 Gew.-% 




N2 


14 Gew.-% 



Im dargesteliten Anwendungsbeispiel hat die Gasphase beim Austritt aus dem Apparat 
folgende Zusammensetzung: 
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Phase 


Wert 


Gas 


DMT 0,2 Gew.-ppm 
1,4-BD 0,07Gew.-% 
N2 99,93 Gew.-% 
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PatentansprOche 

1. Verfahren zur Reinigung und KQhlung eines Dialkylesters A) einer aromatischen 
Dicarbonsaure enthaltenden Gasstromes, dadurch gekennzeichnet, dass man in 
einer 1. Stufe den Gasstrom mit einer aliphatischen Dihydroxyverbindung B) bei 
einer Temperatur kleiner/gleich des Schmelzpunktes des Dialkylesters A) behan- 
delt und in mindestens einer 2. Stufe den Gasstrom mit einer aliphatischen Di- 
hydroxyverbindung B) oberhalb des Schmelzpunktes der Dihydroxyverbindung 
B)behandelt 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dass man als Dialkylester 
A) Ester der Terephthalsaure, Isophthalsaure, 2,6-Naphthalindicarbonsaure oder 
deren Mischungen einsetzt. 

15 3. Verfahren nach den AnsprOchen 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass man 
Dialkylester A) einsetzt, welche Alkyireste mit 1 bis 4 C-Atomen aufweisen. 

V 

4. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass man als 
Gasstrom einen beladenen Inertgasstrom reinigt und kOhlt. 
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5. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass man als 
Dihydroxyverbindung B) Diole mit 2 bis 6 C-Atomen einsetzt. 



6. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass man als 
25 Dihydroxyverbindung B) 1 ,4-Butandiol einsetzt. 

7. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass man als 
Dialkylester A) Dimethylterephthalat einsetzt. 

30 8. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass in der 
ersten Stufe die Dihydroxyverbindung B) eine Temperatur kleiner/gleich 140°C 
aufweist und in der zweiten Stufe eine Temperatur von 20 bis 80°C aufweist. 

9. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass der Sat- 
35 tigungsgrad [%] des Gasstroms bezQglich des Dialkylesters kleiner/gleich 50 % 

betragt. 

10. Verfahren nach den AnsprOchen 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass der 
Gasstrom nach Reinigung und KOhlung weniger als 20 Gew.-ppm des aromati- 

40 schen Dialkylesters A) enthalt. 
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